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RESUMO

Este projeto de pesquisa tem como proposta entender o processo de
grafitizacdo das fibras de carbono através da obtencédo do 6xido de grafite e de
grafeno. Nesta fase do projeto de pesquisa seréa realizado um estudo adicional
sobre o grafeno e também estabelecer uma metodologia adequada para a
obtencédo do 6xido de grafite e do grafeno por meio da esfoliacdo quimica da
grafite e do tratamento térmico do 6xido de grafite, respectivamente. Esta etapa
inicial do projeto proposto consiste na preparagao de um material a base de
grafeno com caracteristicas fisicas e quimicas desejaveis para a sua utilizacdo
na producdo de compdsitos ternarios (grafeno, polimero condutor e fibra de
carbono) visando sua aplicacdo como material de eletrodo em dispositivos de
converséo e armazenamento de energia.

Para aplicacdes académicas e industriais do grafeno é necessario que
este material seja produzido em grandes quantidades. Isto pode ser alcancado
utilizando-se ao grafite como material de partida para a sintese do grafeno. A
grafite se mostra um excelente material devido a sua estrutura ser composta
por milhares de camadas de grafeno sobrepostas ligadas por for¢as de Van der
Wall, além de se tratar de um material abundante e de baixo custo. A obtencéo
do grafeno ocorre pela microesfoliacdo quimica da grafite e consiste de um
processo em que se utilizam acidos concentrados na presenca de substancias
fortemente oxidantes, os quais enfraquecem as forcas de van der Walls com a
insercdo de agentes intercalantes no espaco entre as camadas. ApOs a etapa
de intercalacdo, a amostra passa por um tratamento térmico que envolve o0 uso
de temperatura elevada por um pequeno intervalo de tempo, resultando em
uma rapida expansao na direcao perpendicular as camadas de grafeno.

Atualmente existem diversos métodos de esfoliacdo quimica. Neste
trabalho usou como base o método desenvolvido por Hummers™, que utiliza
uma mistura de &cido sulfarico, nitrato de sodio, permanganato de potassio e
peréxido de hidrogénio para fazer a oxidacdo da grafite, seguido de uma

reducdo térmica para obtencdo do grafeno. Com o objetivo de se melhorar a



dispersdo do 6xido de grafite e a estrutura do oxido de grafeno, obtido atravées
do tratamento térmico, foram realizados testes de esfoliacdo por ultrassom
utilizando diferentes solventes'?. As amostras obtidas apés a esfoliacéo, o
tratamento térmico e a sonificagdo foram caracterizadas por Espectroscopia de
Espalhamento Raman, Espectroscopia de Infra-Vermelho com Transformada
de Fourier e Difratometria de Difracdo de Raios-X (DRX) e Espectroscopia
Infra-Vermelho. Os resultados obtidos mostraram a formacdo do 6xido de
grafite a partir da esfoliacdo quimica da grafite, a obtencdo do 6xido de grafeno
submetendo-se o 6xido de grafite a um tratamento térmico e uma melhora

consideravel na estrutura do 6xido de grafeno quando disperso em propanol.
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1. INTRODUCAO

Atualmente, o grafeno € um dos materiais que tem despertado grande
interesse na comunidade cientifica mundial devido as suas inumeras
propriedades fisica e quimicas Unicas. Esse interesse foi despertado e tem
crescido de forma exponencial depois que uma monolamina de grafeno foi
isolada com sucesso em 2004 por Andre Geim e Konstantin Novoselov
vencedores do Prémio Nobel de Fisica 2010,

O grafeno, alétropo do carbono, € considerado o bloco de construcao
base de nanoestruturas do carbono, exceto o diamante. Trata-se de um
material extremamente resistente, flexivel, leve, 6timo condutor de eletricidade
e quase totalmente transparente. E considerado o material mais forte ja
demonstrado, consistindo em uma folha plana de &tomos de carbono
densamente compactado em uma grade de duas dimensdes.

Para uma melhor ilustracdo, a estrutura do grafeno e outras estruturas

que o possuem como base s&o apresentadas esquematicamente na Figura 1.

Figura 1: A) Folha isolada de grafeno; B) Nanotubos de carbono; C) Fulerenos; D)

Grafite!”


http://pt.wikipedia.org/wiki/Material
http://pt.wikipedia.org/wiki/%C3%81tomo

Diante de suas inUmeras propriedades excepcionais, o grafeno ja tem
sido aplicado na industria de células solares, em dispositivos de cristais
liquidos, em sensores moleculares e na fabricacéo de protétipos de transistores
de dimensdes nanoescopicas. Na area da investigacdo fundamental, a
descoberta do grafeno também revelou novos rumos e excitantes efeitos
fisicos, 0 que abriu novos caminhos do conhecimento da ciéncia fundamental e
prometendo aplicacBes futuras em nanotecnologia que ndo eram concebidos
antes de sua descoberta.

Existem varios métodos para a preparacdo de materiais a base de
grafeno, tais como esfoliagdo mecanica do grafite®®, crescimento por deposicéo
quimica a vapor'®, descompactacdo de nanotubos de carbono!” e outros
métodos baseados na esfoliacdo quimica do 6xido de grafite. Porém, em
aplicacdes onde se necessita de grandes quantidades desse material, como
por exemplo, na preparagdo de dispositivos de armazenamento de energia
eletroquimica ou sensores, o0 tratamento oxidativo da grafite seguido de um
tratamento térmico tem sido o mais popular se comparado a outros métodos
conhecidos'®. No processo de oxidacéo, os 4tomos de oxigénio s&o inseridos
através de diversos grupos funcionais, grupos estes que sao ligados as
extremidades do plano basal da estrutura da grafite. A alta porcentagem de
oxigénio € muito importante para a expansdo e esfoliacdo das laminas de
grafeno, visto que representam o numero de moléculas que se decompde em
gases pelo tratamento térmico. Estes gases que causam a rapida expansao da

grafite sdo o CO, e H,0. A Figura 2 ilustra a estrutura do 6xido de grafite.

Figura 2: Representacao dos provaveis grupos funcionais presentes na estrutura do 6xido de
grafitel.



Utilizando-se esse procedimento, o grafeno é facilmente produzido e
apresenta como vantagem a obtencdo de grafeno funcionalizado com grupos
gue fornecem sitios para possiveis interacfes quimicas.

Para tal propésito, trés diferentes métodos sdo conhecidos para a
preparacao em solucdo do 6xido de grafite que serve como um precursor para
a esfoliacdo térmica. Estes incluem o método de Staudenmaier (ST) que se
utiliza acido nitrico fumegante, acido sulfurico concentrado e clorato de
potassio; o método de Hofmann (HO) envolvendo acido nitrico concentrado,
acido sulfurico concentrado e clorato de potassio e; o método de Hummers
(HU) que usa acido sulfurico concentrado no lugar do acido nitrico, nitrato de
sédio e permanganato de potassio. Uma melhor exemplificacdo das etapas
envolvidas para a preparacdo do grafeno termicamente reduzido a partir
tratamento oxidativo baseado em solucao de grafite a éxido de grafite do grafite
usando-se o0s trés principais métodos (ST, HO e HU) é apresentado no

diagrama esquematico ilustrado na Figura 3.

a) Staudenmaier (ST)
b) Hofmann (HO)
¢) Hummers (HU)

Graphite
oxide (GO)
a) GO-ST
b) GO-HO
¢) GO-HU

a) G-ST
b) G-HO
c) G-HU

Figura 3: Diagrama esquematico do processo de produc¢ao do grafeno reduzido termicamente
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A preparacgéo do oxido de grafite foi relatada pela primeira vez em 1859
por Brodie, na qual adicionou certa quantidade de clorato de potassio a uma
suspensdo de grafite em meio de &cido nitrico fumegante!®. Em 1898,
Staudenmaier aperfeicoou esse protocolo ao usar uma mistura de &cido
sulfdrico concentrado e acido nitrico fumegante, sobre a qual, foram
adicionadas varias aliquotas de clorato de potassio durante o percurso da
reacao.

Apesar dos refinamentos feitos por Staudenmaier, a oxidacdo do grafite
usando o clorato de potéssio era propensa a explosdo, devido a producéo do
gas CIO,, além de gases toxicos, tais como NO; e N,O4. Em 1958, Hummers
relatou 0 método mais comumente utilizado atualmente . Neste procedimento,
o grafite € oxidado pelo tratamento com permanganato de potassio e nitrato de
sédio na presenca de acido sulfdrico concentrado. O procedimento de
Hummers foi 0 que levou a reducao dos perigos associados com a sintese do
oxido de grafite ao usar o clorato de potassio. Além disso, tornou-se um
procedimento de baixo custo, eficiente e de facil realizacao.

Outro procedimento que tem sido utilizado atualmente para se melhorar
a obtencdo das camadas de grafeno é a esfoliagdo por ultrassom utilizando
solventes organicos. Este processo consiste em acrescentar grupos funcionais
a estrutura do oxido de grafite, que junto ao processo de esfoliacdo mecanica
realizado pelo ultrassom facilita a dispersao do material para o seu
processamento em diferentes condi¢cdes experimentais.

Diante ao que foi anteriormente mencionado, neste trabalho optou-se
por utilizar a esfoliacdo quimica adotando-se o método de Hummers (HU) para
a preparacdo do grafeno termicamente reduzido a partir do tratamento
oxidativo baseado em solucdo de grafite a 6xido de grafite. Portanto, neste
relatorio sdo apresentadas as etapas de obtencdo do o6xido de grafite, do
grafeno e do processo de sonificacdo das amostras em solventes organicos,

além da caracterizacgéao fisica e a analise dos resultados obtidos.
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2. PARTE EXPERIMENTAL

2.1 MATERIAIS

Os reagentes Grafite 99507 UJ, acido sulfarico (98%), nitrato de soédio,
permanganato de potassio (98%), agua deionizada, peroxido de hidrogénio
(30%) foram utilizados conforme recebidos.

2.2 APARELHOS

Para a agitacédo e aguecimento do experimento foi utilizado um agitador
magnético macro com aquecimento, modelo Q261-22. No processo de
purificacdo foi utilizada uma centrifuga macro EV: 025-M Evlab, e uma estufa a
vacuo da marca Vacucell, modelo VUK/VU 55. O tratamento térmico foi
realizado em um forno tubular com controlador de temperatura da Novus,
modelo N1200, disponivel no departamento de Materiais e Tecnologia da
UNESP de Guaratingueta.

A caracterizacdo do experimento foi realizada por um difratdmetro de
raios X de alta resolucao Philips X’Pert MRD instalado no LAS/INPE que utiliza
um monocromador de quatro cristais de Ge (220) para alcancar a resolucao
necessaria e também através do equipamento Renishaw Modelo 2000, com

laser de argbnio ibnico em 514,5 nm.
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2.3PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

2.3.1 Preparacao do 6xido de grafite a partir do tratamento oxidativo do grafite

Em um recipiente, misturou-se 1g de grafite e 0,5g de nitrato de sddio
com 23 ml de acido sulfarico. A mistura foi colocada em banho de gelo e
agitada manualmente até se tornar homogénea. Apos a homogeneizacéo, a
mistura adquiriu uma coloracdo marrom escura. Posteriormente, a mistura foi
agitada mecanicamente utilizando um agitador magnético. Durante a agitacao,
foi adicionado 3g de permanganato de potassio em um periodo de 2 horas.
Apés esta etapa, a mistura ficou em repouso por 24 horas em temperatura
ambiente. Depois deste periodo em repouso, a mistura foi aquecida a 35°C por
30 minutos. Posteriormente, adicionou-se 50 ml de &gua deionizada e
reaqueceu a mistura a 70°C por 15 minutos. Depois do reaquecimento a
mistura foi dissolvida em 250 ml de agua deionizada. Para remover o
permanganato de potassio que ndo reagiu foram adicionados 6 ml de perdxido
de hidrogénio (H,O;). Apos a adicdo do H,0O,, observou-se uma mudanga de

coloragéo conforme pode ser visualizada na Figura 4.

Figura 4: Oxido de grafite ap6s a adicso de 6 mL de H,0,.
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A mistura foi deixada em repouso por 48 horas. Este tempo foi suficiente
para a decantacao do oxido de grafite, conforme pode ser visualizada na Figura
5 que ilustram o processo de decantacéao do 6xido de grafite apds 24 h (Figura

5a) e 48 h (Figura 5b) em repouso.

Figura 5: Processo de decantacdo do 6xido de grafite apds (a) 24h e (b) 48 h em repouso.

2.3.2 Purificagdo do 6xido de grafite

Inicialmente mediu-se o pH da mistura apos a decantacdo do Oxido de
grafite e verificou-se um meio altamente acido. Entdo, o 6xido de grafite obtido
foi purificado pela repeticdo de um processo de centrifugacédo e lavagem com
agua deionizada com o objetivo de tornar o meio alcalino. A mistura entdo foi
dividida em 4 cubetas e centrifugada a 3000 rpm durante 20 minutos. Depois
da centrifugacdo, o sobrenadante foi descartado e 50 ml de 4gua deionizada
foram adicionados em cada cubeta. A amostra foi homogeneizada e,
novamente, colocada para a centrifugacdo. Este processo de lavagem e
centrifugacéo foi repetido 6 vezes. O valor de pH medido apés esse processo
foi igual a 5,0.

Posterior as lavagens e centrifugacao a amostra foi centrifugada mais 3
vezes a 3000 rpm durante 30 minutos e uma vez a 3000 rpm durante 15
minutos, com o objetivo de separa-la do meio aquoso. A pasta obtida da ultima

centrifugacéo foi deixada em uma estufa a vacuo a uma temperatura de 60°C

14



por 48 horas. A Figura 6 mostra a pasta de 6xido de grafite obtida antes de ser
levada a estufa.

Figura 6: Oxido de grafite apés as etapas de lavagem e centrifugacéo.

2.3.3 Reducéao térmica do 6xido de grafite

Para a reducdo do oxido de grafite, a amostra foi colocada em uma
capsula de quartzo dentro do forno a uma taxa de aquecimento de 5 °C/min,
iniciando-se da temperatura ambiente até 1000 °C, permanecendo 12 min a
1000 °C em atmosfera de nitrogénio. O produto final apresentou um aspecto na

forma de pé preto e leve, conforme esté ilustrado na Figura 7.
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Figura 7: Oxido de grafeno obtido pela reducéo térmica do 6xido de grafite.

Para uma melhor exemplificagcdo de todas as etapas envolvidas na
obtencdo do oOxido de grafite e do Oxido de grafeno, é apresentado um

fluxograma que se encontra ilustrado na Figura 8.
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1g de grafite + 0,5g
de NaNOz + 23 ml
de H2504, em
agitacdo manual até
que a mistra se

Em agitagiio
mecdnica adicionar
3g de KMnOs em

Aguecer o material 3
35°C durante 30

um pericdo de 2 minutos

- horas
torne homogénea

Dissolver o material
em 50ml de dgua

deionizada

Oxido de grafeno

ReducHo térmica a
1000°C durante 12
minutos

Aguecer o material a
70°C durante 15 min
utos

e =

Oxido de grafite

Dissolver o material
em 250 ml de dgua

deionizada

Lavagem com dgua
deionizada,

Deixar a solugao

Adicionar 6ml de
Ha2Cr2

centrifugacio e
secagem a 60°c
durante 48 horas

decantar

Figura 8: Fluxograma das etapas de obtencéo do 6xido de grafite e do 6xido de grafeno.

2.3.4 Disperséao do 6xido de grafite e do 6xido de grafeno em solventes
organicos

O processo de dispersao € o0 mesmo, tanto para o éxido de grafeno
quanto para o Oxido de grafite. Em um recipiente adicionou-se 10 mg do
material (6xido de grafite ou 6xido de grafeno) e 20 ml do solvente escolhido,
posteriormente o recipiente foi colocado em um banho no ultrassom por 60
minutos, apds o banho o material foi deixado em repouso até todo o material
decantar. Posteriormente o material foi seco em uma estufa a vacuo.

17



3. RESULTADOS E DISCUSSOES

3.10BTENCAO DO OXIDO DE GRAFITE

O oOxido de grafite preparado pelo método de Hummers apresenta um
aspecto de um solido marrom-amarelado e muito dificil de ser filtrado, uma vez
que forma uma espécie de “lama” quando lavado exaustivamente com agua.
Mesmo assim, realizou-se o0 processo de centrifugacdo e o precipitado foi
separado da solucdo que continha dissolvidas varias impurezas formadas
como subprodutos da reacéo de oxidacdo pelo KMnO4 em H,SO4. No decorrer
do experimento foi observada a mudanca da coloracdo da amostra durante as
etapas aplicadas. Ao adicionar o peréxido de hidrogénio a amostra adquiriu
uma coloracdo amarelada. Com o inicio do processo de purificacdo da amostra
a cor passou gradualmente de amarelo para marrom escuro, o que evidenciou
a ocorréncia de transformacdes quimicas significativas no processo de
purificacdo. Estas transformagdes resultaram em um aumento da conjugacao
do sistema-T1, levando ao escurecimento da amostra. Desta forma, o produto
obtido apds sucessivas etapas diferenciou-se consideravelmente do produto
original. A expansao do oxido de grafite € um processo complexo que envolve
a desinsercado de espécies que sao encontradas entre os planos basais ou de
grafeno que constituem a grafite, por exemplo, ions HSO,4’, moléculas de agua
e também grupos de superficie (OH, COOH)™. Isso faz com que a cinética de
remocao dessas espécies e a expansao da grafite dependam de varios fatores,
tornando o mecanismo de expansdo ainda ndo totalmente esclarecido.
Acredita-se que a expansdo da grafite, dependente das for¢cas necessérias
para superar a atracdo de van der Waals e ligacbes de hidrogénio, estejam
relacionadas com a conversdo gasosa das varias espécies alocadas no interior

da grafite.
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Geralmente, o 6xido de grafite pode ser obtido na forma de filme fino, ou
membrana auto-sustentada e, também na forma de um material particulado. No
entanto, utilizando-se esfoliacdo quimica realizada em solucdo aquosa, foco
deste trabalho, obteve-se o 6xido de grafite na forma dispersa e de coloragéo
marrom amarelada, onde apés submeté-lo a uma temperatura de 60°C, em um
forno a vacuo, transformou-se em um filme auto-sustentado. Durante o
tratamento térmico realizado a 1000°C, verificou-se a expanséo térmica do
oxido de grafite, com um aumento significativo do volume, transformando-o em
um material particulado com um aspecto similar ao do negro de fumo, ou seja,
na forma de um material particulado agregado extremamente leve e diferente
da grafite em p6. Uma foto deste material obtido ja foi apresentada

anteriormente na Figura 7.

3.2ESPECTROSCOPIA DE DIFRACAO DE RAIOS-X (DRX)

A andlise por DRX permitiu avaliar a diferenca estrutural entre a grafite,
e o0 6xido de grafite e o grafeno obtidos pela esfoliacdo quimica e tratamento
térmico, respectivamente. A Figura 9 apresenta os resultados de difracdo de
raios-X (DRX) do grafite, do 6xido de grafite e do 6xido de grafeno. O espectro
DRX do 6xido de grafeno pode ser mais bem visualizado no gréfico inserido na
Figura 9. Analisando-se o espectro de DRX do grafite observam-se 3 picos de
difracdo bem definidos. A presenca de um pico de difracdo (002) de
intensidade elevada a 26 de 26,56° corresponde ao espagcamento basal de
0,335 nm caracteristico do grafite puro. Este pico de difracdo pode ser um
indicador para avaliar o grau de oxidacao do grafite. Isso pode ser verificado
comparando-se o espectro de DRX obtido para a grafite e para o 6xido de
grafite, onde a auséncia deste pico de difracdo (002) e o aparecimento de um
pico a 26 de 10° no 6xido de grafite implica em uma completa oxidagcédo do

grafite. Por outro lado, a caracterizacdo da estrutura de 6xido de grafeno obtido

19



pode ser feita comparando seu pico de difracdo (002) localizado em 26 igual a
26,56° com aquele da grafite. De acordo com a caracteristica deste pico,
observa-se que a estrutura lamelar da grafite ndo foi destruida, justificada pela
diminuicdo da intensidade do pico de difracdo (002) do 6xido de grafeno e um
deslocamento do pico para angulos menores. Essas duas caracteristicas
indicam uma menor organiza¢do do Oxido de grafeno comparada com a grafite.
Esse comportamento é resultado de defeitos no cristal e podem ser causados
pela distorcdo da orientacdo das laminas de Oxido de grafeno. Neste caso,
algumas laminas de 6xido de grafeno ainda existem como agregados devido a

esfoliacdo incompleta do 6xido de grafite.
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Figura 9 : Difratogramas de raio - X do grafite, do 6xido do grafite e do 6xido de grafeno.
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3.3ESPECTROSCOPIA NO INFRA-VERMELHO COM TRANSFORMADA
DE FOURIER (FTIR)

As analises FTIR permitiram analisar o grau de oxidacdo do 6xido de
grafite e do 6xido de 6xido de grafeno, verificando-se a presenca de grupos
oxigenados (hidroxilas, epoxi, carboxila e carbonila) introduzidos durante
processo de oxidacdo. A Figura 10 apresenta os espectros de FTIR da grafite,
do oxido de grafite e 6xido de grafeno. Analisando-se 0s espectros, observa-se
que o processo de esfoliagdo da grafite usando o método de Hummers, foi
eficiente, uma vez que se observam bandas que caracterizam a presenca de
grupos funcionais devido ao processo de oxidacdo da grafite a 6xido de grafite.
No espectro FTIR do éxido de grafite pode ser observado uma banda larga
centrada em 3440 cm™ atribuida as vibracdes de estiramento do grupo OH. O
aparecimento de uma banda centrada em 1720 cm™ atribui-se as vibracdes de
estiramento das ligaces C=0. A banda localizada em 1627 cm™ se refere ao
alongamento de C=C. Em 1370 cm™ aparece uma banda referente a
deformagcao angular no plano da ligacdo OH . Na regido entre 1000 cm™ a 1300
cm™ aparecem duas bandas resultantes das vibracdes de estiramento das
ligacdes C-O pertencentes aos ésteres. Analisando-se o0 espectro do 6xido de
grafeno, verifica-se a presenca de grupos funcionais oxigenados. Porém, a
banda em 1370 cm™ referente & deformacdo angular no plano da ligac&do
desapareceu. Também, na regido entre 1000 cm™ a 1300 cm™, apenas uma
banda larga centrada em 1230 cm™ é observada, indicando a vibragédo de
estiramento das ligacdes C-O pertencente aos acidos carboxilicos. Portanto,
observa-se um efeito significativo do tratamento térmico realizado no oxido de
grafite quanto a introducdo de grupos funcionais na estrutura do Oxido de

grafeno obtido.
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Figura 10: Espectros FTIR do grafite, 6xido de grafite e 6xido de grafeno.

3.4ESPECTROSCOPIA DE ESPALHAMENTO RAMAN

A andlise de espectroscopia de espalhamento Raman foi feita para obter
informacdes Uteis sobre as caracteristicas estruturais e eletrbnicas dos
materiais carbonosos obtidos, tais como os defeitos (banda D), a vibracdo no
plano de atomos de carbonos sp? (banda G, caracteristica de todos os
materiais carbonosos com hibridizacéo sp® e a ordem de empilhamento (banda
2D ou G). E importante ressaltar que a banda 2D, ou seja, a segunda ordem
da banda D, é uma das mais importantes do espectro Raman, uma vez que, a
partir dela torna-se possivel a identificacdo de ocorréncia de monolaminas de
grafeno no material. Isso foi verificado no trabalho de Ferrari et al.'! que
utilizaram a banda 2D para identificar o nimero de laminas de grafeno obtido.

A Figura 11 mostra os espectros Raman para a grafite, 0xido de grafite e 6xido
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de grafeno. Na amostra de grafite, observa-se que a intensidade do pico D é
menor que a do pico G, indicando um arranjo estrutural com poucos defeitos
cristalinos. Esses defeitos aumentam com a esfoliagdo quimica utilizada para a
obtencdo do 6xido de grafite, onde verifica-se um aumento da relacdo entre as
intensidades de pico D e G. Ap6s o tratamento térmico realizado para a
obtencdo do Oxido de grafeno, houve um aumento da relacdo entre as
intensidades de pico D e G significando um aumento consideravel dos defeitos
estruturais. Por outro lado, a distorcdo da banda 2D do oOxido de grafeno
comparada ao da grafite é um indicio da formacdo de laminas de grafeno,

porém com pouca organizagao estrutural.
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Figura 11: Espectros Raman da grafite, do 6éxido de grafite e do 6xido do grafeno preparado pelo

método Hummers.

O 6xido de grafite € um material que pode facilmente ser esfoliado em
agua obtendo-se camadas de 6xido de grafeno individuais ou folhas compostas
de algumas camadas!®. Visando melhorar a dispersdo do éxido de grafite e
melhorar a estrutura do 6xido de grafeno ja obtido na expanséo térmica, foi

realizado testes com diferentes solventes organicos.
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Apls o processo de sonificacdo do Oxido de grafite em diferentes
solventes, as amostras foram novamente analisadas por espectroscopia

Raman. Os espectros estdo apresentados na Figura 12.
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Figura 12 - Espectro Raman do 6xido de grafite e do 6xido de grafite disperso em diferentes

solventes.

Para uma melhor discusséo dos resultados obtidos com a esfoliacdo do
oxido de grafite em diferentes solventes orgénicos foram determinadas as
intensidades de pico D (Ip) e do pico G (Ig) a partir dos espectros apresentados
na Figura 12. A razdo da intensidade do pico D e do pico G que se encontra ha
Tabela 1 possibilitou analisar as modificacdes estruturais ocorridas com o

processo de esfoliacdo do 6xido de grafite em diferentes solventes organicos.
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Tabela 1 - Razdo entre as bandas D e G do grafite, 6xido de grafite e 6xido de grafite disperso em

diferentes solventes.

ID |G ID/IG
Oxido de grafite 0,71 1 0,71
Oxido de grafite disperso
0,85 1 0,85
em propanol
Oxido de grafite disperso
0,78 0,97 0,80
em THF
Oxido de grafite disperso
0,80 1 0,80
em etanol
Oxido de grafite disperso
0,95 0,99 0,95
em acetona
Grafite 0,10 1 0,1

De acordo com a Figura 12 e os dados da razéo Ip e Ig apresentado na
Tabela 1, observa-se que ap6s o processo de sonificacdo ndo houve
alteracbes significativas na intensidade e largura da banda G, quando
analisado o grafico normalizado, demonstrando que a estrutura grafitica ndo foi
alterada. Em relacdo a banda D observaram-se alteracfes em relacdo a sua
intensidade e largura. Comparando-se a amostra de Oxido de grafite sem
tratamento com outras amostras tratadas nos diferentes solventes verificou-se
uma maior intensidade do pico D ap6s os tratamentos 0 que resultou em um
namero maior de defeitos. O Oxido de grafite disperso em acetona foi o que
mais demonstrou essa diferenca devido ao pico de maior intensidade em
relacdo a todos os outros. Quanto a largura da banda D, o 6xido de grafite
disperso em propanol foi o Unico que apresentou alteragdes significativas,

demonstrando possuir uma estrutura mais amorfa em relacdo aos demais.
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A espectroscopia Raman também foi realizada para analisar o 6xido de
grafeno disperso em diferentes solventes. A Figura 13 apresenta 0s espectros
Raman para o oxido de grafeno e para o Oxido de grafeno disperso em
diferentes solventes. Analisando a razao entre Ip e Ig, observa-se uma melhora
na organizacdo da estrutura do 6xido de grafeno disperso em propanol, ou
seja, uma diminuicdo nos defeitos estruturais, quando comparado ao 6xido de
grafeno sem tratamento, ja o 6xido de grafeno disperso em THF apresenta uma
aumento consideravel de defeitos estruturais. Esse resultado pode ser mais
bem evidenciado comparando-se os valores de ID/IG (Tabela 2) obtidos dos

espectros Raman do 6xido de grafeno disperso em diferentes solventes.
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Figura 13 - Espectro Raman do 6xido de grafeno e do 6xido de grafeno disperso em

diferentes solventes.
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Tabela 2 - Razédo entre as bandas D e G do grafite, 6xido de grafeno e 6xido de grafeno disperso

em diferentes solventes.

ID IG ID/IG

Oxido de grafeno 1 0,92 1.08
Oxido e grafeno

disperso em THF 0,97 0,72 1.34
Oxido de grafeno

disperso em propanol 0,92 0,98 0,93

Grafite 0,10 1 0.10
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4. CONCLUSAO

Baseado nos resultados obtidos, conclui-se que foi possivel obter o
oxido de grafite a partir da esfoliacdo quimica da grafite utilizando-se o método
de Hummers. O 6xido de grafite foi obtido na forma de um filme automontado
apos a etapa de secagem usando uma estufa a vacuo. Apds o tratamento
térmico submetendo-se o 6xido de grafite a uma temperatura de 1000°C, foi
obtido o 6xido de grafeno, conclusdo esta, dada ao processo de expansao
térmica com um grande aumento do volume, resultando em um material
particulado agregado extremamente leve e diferente da grafite em po.

Os resultados de DRX mostraram que houve a formacédo do éxido de
grafite. Isso foi verificado comparando-se o espectro de DRX obtido para a
grafite e para o 6xido de grafite. A auséncia do pico de difracdo (002) e o
aparecimento de um pico a 26 de 10° no oOxido de grafite implicou em uma
completa oxidacdo do grafite. A caraterizacdo estrutural do 6xido de grafeno
obtido a partir do tratamento térmico do 6xido de grafite revelou a formacéo de
um material com pouca organizacdo estrutural causado pela distorcdo da
orientacdo das laminas de grafeno.

Os resultados de FTIR revelaram que houve a oxidagcdo da grafite e a
formacdo do 6xido de grafite, em razdo da presenca de grupos funcionais
oxigenados caracteristicos do processo de oxiagao tais como OH, C-O e C=0.
Esses grupos funcionais analisados foram também importantes para avaliar o
efeito do tratamento térmico realizado no éxido de grafite quanto a introducéo
de funcionais na estrutura do 6xido de grafeno.

Por fim, os espectros Raman foram importantes para avaliar o nivel de
desorganizacéao estrutural do 6xido de grafite bem como a do 6xido de grafeno,
ao comparar as bandas D, G e 2D observadas nos espectros, e também
analisar o tratamento realizado no 6xido de grafite e no 6xido de grafeno com

diferentes solventes organicos.
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